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RESUMO
A fronteira de fase paramagnética de antiferromag-
netos anisotrõpicos, num campo paralelo ao eixo fácil, tem sido
objeto de várias investigações teóricas e experimentais nos últ_i
mos anos. No caso de anisotropias uniaxiais, é bem estabelecido
que o campo critico varia assintóticamente com a temperatura de
3/ 2acordo com a lei T ' . Entretanto, caso o campo seja aplicado
perpendicularmente ao eixo fácil, resultados teóricos e exper_i
mentais mostram que para o NÍCI2 .4 H 2 O, a dependência do campo
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critico com a temperatura segue uma lei to tipo T . Neste traba 
lho verificamos qual é o comportamento assintõtico do campo cri 
tico com a temperatura, à medida que a direção do campo externo 
varia em relação ao eixo fácil. Mostramos que para antiferromag- 
netos uniaxiais a forma assintõtica do campo critico com a tempe 
ratura depende crucialmente do ângulo que o campo magnético for 
ma" com õ èixo fácil e da magnitude da anisotropia. Para resol 
ver este problema, utilizamos a técnica das funções de Green , 
aplicada aos operadores de criação e destruição de ondas de spin 
em baixas temperaturas. Nossos resultados são aplicados para a], 
gumas fronteiras de fase de antiferromagnetos representativos.
ABSTRACT
The paramagnetic phase boundary of anisotropic an
tiferromagnets, with the field parallel to the easy axis, has
been subject of several theoretical and experimental investiga
tions in the last years. For uniaxial anisotropies, it is well
stablished that the critical field depends asymptotically on
3/ 2temperature according a T ' - law. Meanwhile, if the field is
applied perpendicularly to the easy axis, theoretical and expe
rimental results for the uniaxial antiferromagnet NÍCI2 .4 H 2 O ,
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show an asymptotic T - dependence of the paramagnetic critical 
field. In this work we determine the asymptotic behavior of the 
critical field, as we change the direction of the external field 
relative to the easy axis. We show that for uniaxial antiferro - 
magnets the asymptotic dependence on temperature of the crit_i 
cal field depends on the angle between the field and the easy 
-axisas-on the “value' 6 f the anisotropy parameter and on absolu 
te temperature. We use the Green's function formalism applied to 
the operators of creation and destruction of spin waves at very 
low temperatures. Our results are applied to some phase bounda 
ries of representative antiferromagnets,
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I N T R O D U Ç Ã O
O diagrama de fase característico de um antiferro 
magneto uniaxial, com duas subredes e pequena anisotropia, é
apresentado na figura abaixo, onde o campo magnético externo (H) 
é aplicado ao longo da direção de fácil magnetização do cristal.
“Figura" 1" - Diagrama de fase típico de um antiferromagneto de bai 
xa anisotropia com o campo paralelo ao eixo fácil 
cristalino.
Para temperaturas abaixo da temperatura de transição (Tempera 
tura de Néel) e campos magnéticos suficientemente pequenos, os 
spins nas duas subredes são alinhadas paralela ou antiparalela 
mente em relação ao campo, a menos de pequenas flutuações térmi 
cas relativamente a estas posições de equilíbrio: esta é a chama 
da fase antiferromagnética. Se aumentarmos o campo magnético, pa 
ra temperatura menores que Tj^  (Temperatura do ponto bicrítico) , 
o sistema sofre inicialmente uma transição de fase, com os spins 
das subredes girando em relação ao campo, formando ângulos de
aproximadamente 90 relativamente a este. Essa rotação dos spins 
é chamada de transição spin-flop. Com essa transição o antiferro 
magnéto passa da fase antiferromagnética para a fase spin - flop 
e, nesta fase, as magnetizações das subredes formam um mesmo ân 
guio com o campo magnético. Esse ângulo diminui ã medida que o 
campo magnético aumenta, ocorrendo uma nova transição de fase 
quando as magnetizações das subredes se alinham completamente com 
o campo magnético, e o sistema passa da fase spin-flop para a fa 
se paramagnética. Para temperaturas maiores que pode ocorrer 
ainda uma transição de fase entre as fases antiferromagnética e 
paramagnética. No entanto, quando o campo magnético é aplicado 
perpendicularmente ao eixo fácil de magnetização, temos apenas 
duas fases: spin-flop e paramagnética, conforme podemos observar 
na figura abaixo.
Figura 2 - Diagrama de fase típico de um antiferromagneto de bai 
xa anisotropia com o campo ortogonal ao eixo fácil 
cristalino.
Neste trabalho pretendemos estudar a transição 
spin-flop^paramagnética associada à Hamiltoniana dada pela equa
ção (I-l) do Capítulo I. Essa fronteira de fase, no caso de cam 
po magnético externo aplicado ao longo do eixo de fácil magneti­
zação, tem sido objeto nos últimos anos dé investigações teor^ 
cas e experimentais.^  ^A dependência do campo crítico paramagné
, 3 / 2
tico com a temperatura e da forma T ' para anisotropias unia
2  - xiais e T para anisotropias ortorrômbicas. Se o campo magnético
for aplicado perpendicularmente ao eixo fácil, resultados teori
cos e experimentais^ indicam que, pelo menos para o antiferroma^
neto NÍCI2 .4 H2 O, a dependência do campo crítico com a temperatu
2ra e da forma T .
Não vamos apresentar em detalhes as origens dos 
termos anisotrôpicos que surgem na Hamiltoniana modelo, visto 
que este assunto é na realidade um capítulo à parte no estudo 
dos sistemas magnéticos. Ressaltamos apenas que e J2 , são re£ 
pectivamente, as interações de intercâmbio anisotrópicas entre 
primeiros e segundos vizinhos; D a anisotropia uniaxial de íon 
ünico e E a anisotropia ortorrômbica de íon unico. Um estudo de 
talhado de como Hamiltonianas efetivas de spin como a considera­
da neste trabalho, podem ser deduzidas a partir de primeiros prin 
cípios, pode ser encontrado no livro de White,^
Neste trabalho restringiremos nosso estudo apenas 
â transição spin-flop paramagnética na região de baixas tempe 
raturas. Para isto, o procedimento utilizado será a aplicação da 
teoria de ondas de spin aos sistemas antiferromagnetos, expres 
sando os operadores de spin da Hamiltoniana modelo, em termos de 
operadores de criação ( a^) e destruição ( a ) de desvios de spin 
em cada ponto da rede, de acordo com as transformações de Hol£ 
tein e Primakoff. Tomaremos apenas a expressão até termos da or 
dem l/sfque é justificável por estarmos trabalhando em baixas
temperaturas. Ã partir disso, aplicamos o método das funções de 
Green^ para obter certas funções de correlação de interesse, e o 
espectro de energia das excitações de ondas de spin na fase para 
magnética. Através do conhecimento do espectro de energia, pode 
mos determinar a fronteira crítica entre as fases spin-flop e pa 
ramagnética.
No capítulo I deste trabalho estudamos a transição 
de fase spin flop - paramagnética de um antiferromagneto com ani 
sotropias ortorrômbicas e com um campo magnético externo aplica 
do em cada uma das três direções (x,y e z) do cristal. No Capítu 
lo II, considerando a mesma Hamiltoniana modelo do capítulo ante 
rior, determinamos o campo crítico para a transição spin flop-pa 
ramagnética em função da temperatura e do ângulo 0 que o campo 
magnético forma com o eixo de fácil magnetizaçao z e, finalmen 
te, no capítulo III discutimos os resultados obtidos nos capítu 
los anteriores onde analisamos ainda as fronteiras de alguns an 
tiferromagnetos. _____ ____  __  - - - --- ------ ------
FRONTEIRA DE FASE SPIN FLOP - PARAMAGNÉTICA EM UM 
ANTIFERROMAGNETO ANISOTRÕPICO
CAPÍTULO I
Neste capítulo estudamos a transição de fase spin 
flop - paramagnética de um antiferromagneto com anisotropias or 
torrômbicas. Devido à simetria da Hamiltoniana, determinamos os 
campos críticos em função da temperatura nas três direções cri£ 
talinas fisicamente distintas. Consideramos a seguinte Hamilto 
niana modelo;
Sj*]+^  D )V ^  Ê [(S;)''- (s: f J ^  ÍhX  < I • 1)
-sendo -J^- e J 2 , réspéctivamente, as interações de intercâmbio ani 
sotrópicas entre primeiros e segundos vizinhos de uma rede cúb^ 
ca simples; D < 0 a anisotropia uniaxial de íon único ; E a ani 
sotropia ortorrômbica de íon único e H o campo magnético externo. 
Na equação acima, y = gy^/ onde g é o fator de Landi e y é o 
chamado magneton de Bohr. Estamos levando em conta também os se 
gundos vizinhos, pois essa interação é significativa em alguns 
sistemas antiferromagnéticos. Vamos tomar o campo magnético ex 
terno aplicado em cada uma das trés direções do cristal. Iniciajl 
mente, consideramos H paralelo ao eixo z que é tomada como sendo 
o eixo de fácil magnetização do cristal. Nas duas outras seções 
desse capítulo determinaremos o campo crítico nas direções não 
equivalentes x e y.
1 - CAMPO PARALELO AO EIXO FÁCIL z
Definindo-se os seguintes operadores apropriados 
para o eixo de guantização z.
(1 .2)
e levando-os na equação (1 ), esta pode ser escrita na seguinte 
forma:
4 t o : s ; + s : ^ - )  f t { s : s , - s : s D  a f +
í U ( s : í - ( 5 : f ] - a h ^ 5 !  ^ (1.3)
onde definimos que;
(1.4)
Introduzimos a seguir a representação de H-P 
(Holstein e Primakoff), ou seja,
Vi
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5;=(25) ,
(1.5)
sendo e a^, respectivamente, os operadores de criação e des 
truição de desvios de spin em cada ponto a da rede. Na região de 
baixas temperaturas que estamos considerando neste trabalho , 
1/2S < a^ a^x<l, ê possível fazer uma expansão do operador 
f^(S) em função de S ou seja.
onde
que pode ser escrito na forma
onde
onde
Portanto, podemos escrever que
Efetuando-se uma tranformada de Fourier para os 
operadores ^ seja.
8•k .< (1 .6)
úí*=>J
(1.7)
obtemos que:
(1.8)
sendo
(1.9)
(I.IO)
R - - | - { U } . 5 í X - J . S T > ^ P 3 z ! ( ' k + D ( i - ; j s )  +  
2 ^ 2 . 5 31^ i -1 “H 5 b_. Kj''■•2£5)a„j,j<Ij(1^ í13_ +
Cl. 11)
Em estão sendo considerados termos até ordem
1/S; parte da correção em ordem maior que 1/S está contida em jf2  
nos termos que dependem de D e E. Na expressão anterior.
V  s .
3* í
(1 . 12)
• r"> —>
->K-V
são, respectivamente, os fatores de estrutura para os primeiros 
e segmdos vizinhos., sendo que os índices numéricos em repre
sentam os vetores de onda correspondentes, ou seja, 1  ,
Utilizamos aqui o método das funções de Green no 
espaço recíproco aplicado aos operadores de criaçao e destruição
de ondas de spin. Uma discussão mais detalhada deste método pode
9  2 0
ser encontrada nos trabalhos de Zubarev , e Queiroz.
Partindo-se da equação de movimento para a tran£ 
formada de'Fòurier da funçao de Green <<a-^  ; »
e levando-se em conta que
- o
CI.14)
obtemos que
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(1.15)
onde
(1.16)
i f z y b ^ t  yj-1 £/5,
J)Â’=îfej (3jiS3rif'i>i-2J,5^1Î5> +2E5),
E r  ^  (-îJiS C L - A + i ^ s î f  t i e s ) /
4 - H 5 d J,
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(ê claro que X representa um vetor; toda vez em que não houver 
ambiguidade, vamos omitir a notação vetorial no sentido de sim 
plificar as formulas). Na equação (1.15), notamos que ;
a^ , >>e depende da função de Green ; a^ >>. Escrevendo a
equação de movimento para esta ültima função, ou seja.
e levando-se em conta que
h J =  - K k  , H.
obtemos
(1.18)
Para se resolver o sistema de equações acopladas
(1.15) e (1.18), ê necessário inicialmente desacoplá-las devido 
ao surgimento de funções de Green de ordem superior nessas equa 
ções. O procedimento usual i a aplicação do desacoplamento RPA 
(Random Phase Approximation) aos termos de mais alta ordem. 
Levando-se em conta o argumento de simetria translacional
(1.19)
onde
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obtemos a seguinte solução do sistema de equações (1.15) e (1.18)
«  » .  = M . . ,
A * ^ 6 a T  6  -e 5 \’
(1 . 20)
£^-fcV
sendo que
A  r-1^
£y = U^> - Ç  ; ( 1 . 21)
onde
U); =  31'’ ^ 5 ^ ^  t y  -^.S s 2  t Ç  (i-^ s) tx. R
’íiÃi % ■  1 -t-
" ' 4 ^ t > ^ (1+4
a. 2  2 )
HJxSlTtí>^ iíl’)tllE5]<^A.>+&jtSír(Wr)-1Jt5X‘ y,
H3.5X.‘‘(^:+ll^)-^}.S524'23D]<a,a..> • .
+
(1.23)
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Os valores médios,, <ai a^> e <a^ a-+> são cal
A A A “ 'A
culados, respectivamente, a partir dos saltos das funções de
Green e ao cruzarem o eixo real.
A fim de calcular esses valores médios, decompo 
mos inicialmente as funções de Green em frações parciais, ou se 
ja/
onde
iir'îgy ’ (e-£r a +m )  •
Lembrando que
> Ç» 0  I
e como
"  í ^ à ? F n ]  = 2 irsf£tey) ,
obtemos que:
Cl.24)
onde
14
-L
(1.25)
Analogamente, obtemos:
<ííj>í..> = < < ^ y o . j . > = ( i  + a n y )  . (1.26)
%
Obviamente, as equações (1-24) e (1.26) constituem 
um sistema de equações acopladas muito difícil de se resolver. En 
tretanto, como dissemos anteriormente, esses valores médios são 
tomados em primeira aproximação em relaçao à representa
um conjunto de excitações elementares independentes. Neste caso, 
ficamos com:
(1.27)
w
(1.28)
onde agora
sendo que
• bw'f
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-L
(1.32)
Os cálculos atê aqui desenvolvidos aplicam-se na 
realidade a qualquer estrutura cristalina com simetria transia - 
cional. Vamos particularizar nossos cálculos para uma rede cúbi 
ca simples. Neste caso, os fatores de estrutura tomam a seguinte 
forma ;
3  (i.33)
ex. (1.34)
O
•>Ê fácil verificar que os mínimos de energia (f, ÿ 
ocorrem nos pontos que são vértices da primeira Zona de
Brillouin (ZB) de uma rede cúbica simples. Os oito vértices _ são- 
da forma e nesses pontos
Ïïv''-'- • (1-35)
O campo crítico H para a transição paramagnéti - 
ca - spin flop é determinado pela condição 6 .^’^ = 0. Quando o 
campo magnético diminui na fase paramagnética, a energia dos ma^ 
nons anula-se inicialmente nos vétices da ZB . Ocorre então uma 
instabilidade na ..-fase paramagnética, de tal forma que se pode d^ 
zer que o número de magnons gerados para ^\/ é muito grande.
É claro que se H < H a frequência dos magnons torna-se comple 
xa e, em consequência, as amplitudes das ondas de spin crescem 
exponencialmente, o que corresponde, como já dissemos, a xama ins
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tabilidade na fase paramagnética. Portanto, a condição = 0
nos fornece o seguinte campo crítico:
(1.36)
onde:
(1.37)
(1.38)
(1.39)
sendo que:
/4 = i 4 s . M H 3 x S a í M A ( i - 4 ) - H  3 x S  (1 + 4  ) ^
'  -  b 5 iSir( 2 - f e V ‘i5 .sí:(j+í;;y-üEsi (1.40)
Ai|= H ^ , í > C a - ^ 4 V 4 3 . í > í r ( i + 2 i í t í ) - u E & T [ ‘ij.53;‘’a-ík) -
, ,1.41,
ú 4 = - y s ^ W i - í s ) ^ r M  ,
(I = 2 J.ôTrí(? + 2 j . S ' S t t ^ f i í S t  .
(1.42)
(1.42)
Na equação (1.36), duas soluções são possíveis , 
dependendo da relação existente entre as anisotropias ortorrômbi 
cas. Se
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^^s (3;--S')+-^z S(-3;-x ' ) < m ê í >í  , d.44)
a solução é ; invertendo-se o sinal da desigualdade, temos
^»co
O termo ê a chamada correção de ponto zero.CO
Apesar de pequena, essa correção é importante, pois uma das ma 
neiras de se avaliar os parâmetros presentes na Hamiltoniana de 
um material é através da extrapolação das fronteiras de fase pa 
ra T = 0 K, não se levando em conta separadamente essa correção.
Agora, vamos determinar explicitamente a dependên 
cia na temperatura do termo yAH^(T). Como estamos interessados 
no termo dominante na temperatura, na expressão de yAH^(T) , 
equação (1.39), verificamos que as maiores contribuições à soma 
vem dos pontos muito próximos dos vétices da ZB. Por isso , 
no termo entre colchetes ali presente, tomamos apenas o termo do 
minante, ou seja, = vértice da ZB. Realizando-se a seguinte 
mudança-de variáveis:- ■
çj:= ,
(1.45)
onde é qualquer um dos vértices da ZB, e expandindo-se os fa 
torés de estrutura Kg e nas vizinhanças de K^, obtemos:
(1.46)
(1.47)
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Entao temos :
J1£5+IÍ3,S(ÍÍSÍ)-U}.5('S'Í)]t »■(,■) (1.48)
Para o espectro de energia dos magnons obtemos :
0  primeiro colchete ê sempre positivo, pois como já vimos, a so 
lução ocorre se z^S(J^-J^)+Z2 S (J^-J^)<4ESÇ e a ê obti
da invertendo-se o sinal da desigualdade. Também ê necessário que:
(1.50)
que para uma rede cúbica simples se escreve na forma
Cl,51)
Na região de baixas temperaturas em que estamos 
interessados, o número mêdio de ocupação dos bosons n^ ê muito 
pequeno, de tal forma que
»-L 00
(1.52)
Numa rede cúbica simples há um átomo por 
unitária. Portanto,
célula
(1.53)
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Desta forma, temos que:
54)
onde
.  ,1.55,
Integrando-se em coordenadas esféricas, onde
/ (1.56)
obtemos a seguinte dependência do campo crítico com a tertperatura:
. , n t  , ' 3\P/g) - % ^ ) 1  ,
p à  n )  - - Ü W ~  Í3Ct*í^3L’''’')fí(Ti'í:sr"')t.2Ea-y]''
. (1.57)
_ m _ „  ,  e-(T-)
. ______ ______-  - --------------------------
onde colocamos
Resumindo, obtemos o seguinte resultado para o 
campo crítico da transição spin flop - paramagnética no caso de 
campos aplicados paralelamente ao eixo de fácil magnetizaçio.:
> (  Wl(T) - M H Í  Á  H t  ->( A  H; (r) (1.58)
onde;
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(1.59)
(1.60)
com
f\g ^i4&Dtl2Sfe3,V35>) (i- lí' )^-i'^5(3k+î^2î2),(I.^• Vk’) -t- 
Æ = ^'i.'-X!'). (l-2Xp)-i2S fe-'S,'). (i+24-)-12ES +.
[ é S ( 3 L V í / ) ( i - í 4.)-2H S í ; V i ' - U 5 f e + : C ) .  (i+íÍR-) +
(1.61)
(1.62)
-  3S(íi''+íi!')Xi+!StO+ís(-T^3:l),(4.-^ +
4 s f e " - ^ r J « e 5  ,
6  = B S f e ’- ' S . O i f e l ^ S W - Æ M i ' + . î E S ,
h k = ( ^ k - ^ T  ,
(1.6 3)
(1.64)
(1.65)
(1 . 66)
(1.67)
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______ ( z É Í - , ,  (I.68)
Nas expressões de yAH— e yAHÍ(T) acima, apenas
C»* w  w
termos até ordem 1/S estão sendo considerados; por isso, coloca 
mos nessas expressões explicitamente que Ç = 1 .
2 - CAMPO PERPENDICULAR AO EIXO FÂCIL: DIREÇÃO X
Quando o campo magnético externo é aplicado per 
pendicularmente ao eixo fácil, o antiferromagneto apresenta ape 
nas as fases spin flop e paramagnética. Vamos considerar a mesma 
Hamiltoniana dada pela equação (I.l), sendo que agora o campo 
magnético é aplicado na direção x, perpendicular ao eixo fácil 
z. Temos então que
+
• X
(1.69)
Na fase paramagnética, a direção x é o eixo de 
quantização apropriado para as excitações das ondas de spin. Por 
isso vamos introduzir os operadores:
y
oC
(1.70)
22
ôoc " 5^ -V- > S.
gue levados na equação anterior nos fornece:
+àt = % U * Sp +:S-rCS:5;+5: Sp )+1, (51% +5c> )^.
s : î ) + ^ ( H ) i r ( s : s : + ï s : ) f Ê ^ ( s f ) V H ^ s : .
onde agora,
X t  - ^  (í>A +
Introduzimos as transformações de H-P na forma;
- 5 - ^ o C ^  , .... . ________
-4- , vVi
0 (, = (25) (5) (1.73)
onde
/ *4-
^^(53= ( i -
Através do mesmo procedimento desenvolvido na see 
ção anterior, obtemos a seguinte Hamiltoniana de ondas de spin:
(1.74)
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onde
^  1 b p X %  lié - } â > ^ : t ( s - y , )  D  -
3  (9-y.j Ë +>( H  ] í c  i ú >+
xfó-K().())fE)],((a.g<^-+íXpí^ji') ^
(1.75)
(1.76)
+H5a3 1^ 7^ ’,
2 } , s % X t C J  - 2  y s t  t + 2 6 b -í Se]
"í”2âis:srá',+22.s-3r;f;tsc!)+e)'
Cl, 77)
Escrevendo-se as equações de movimento para as 
funções de Green <<a-^  ; a^>> e <<a^ ; a^ i>> / ® utilizando-se o 
desacoplamento RPA, obtemos finalmente as seguintes expressões:
% P  • £‘_g|. ^
Cl
onde
(1.79)
24
■ Íí’ , (1-81)
sendo que
■ k.il
i\? ^,53T!í'y ^ 5 1 .  y r - ^ s í í + (s -‘a ) i) -
3(5-Va.)Ê  ^ (1.82) 
(í)+£) /  (1.83)
Ci’= 3-'(;íí+5k) - ^ is:rr(i+ ík-AO+i f  4 . -
^í.â3i'‘ (i+Xe-j,’) ^-^Síi-éS E  ^ (i_a4,
í)j^>=^5T ,'"(fi(^-t2JÍ;:V jtS T ‘ (!íí^ U l!| í)tl5  _______  ____a . 8 5 )
5 ^ " 3 ^ £  , CI.8 6 )
f^ > =^iSÍ"(Z!(j>+/s;Vp5.^(24>+!('4')+|S(T)+E) . Cl. 87)
Novamente os valores médios <ai ®
determinados respectivamente â partir dos saltos das funções de 
Green ® cruzarem o eixo real.
Obtemos desta maneira que
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i£y
sendo que
i o numero médio de ocupaçao dos bosons.
Calculando-se os valores médio acima com relação 
à Hamiltoniana H 2 , teremos:
(1.89)
onde
Para cada valor do campo magnético, a energià atin 
ge seu mínimo valor nos vértices da ZB, Para uma rede cúbica sim 
pies, os oito vértices são da forma Ãv" ® nesses pon
tos,, temos que = - 1  e = + 1  . 0  campo crítico para a tran
sição paramagnética spin flop é determinada pela equação 0 .
Temos portanto;
M  Hc c r ) - X á H T  i \ ) ,
(1.90)
onde
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MV\«= íS-tó)E t
(5-V<f)(b+-E) ^ (1.91)
(1.92)
(1.93)
sendo que
F k  = ^ ^ . 5  ( n . V T . W / )  (x- 4  )-2|.s h x  ) (i^- -  
S3(j)-3E) + [^,s(3;^-:S0(i-ÍK)-J.5('3Í-:S'/)(2+í(k')'- 
4 5  (X)tE')_  ^ (1.94)
-J.5 ( t M :)  (i+ )ík)+
H ) . S l í V s - H 5 ( b - 5 Ê ) i  . (1.95)
Devemos notar que a solução ê escolhida se
}iS(T*-5: ) - p  (í^Tí)-2(S-yH)(DtE) <  o (1.96)
Invertendo-se o sinal dessa desigualdade, a solução fisicamente 
aceitável ê . A correção do ponto zero, ( ), é deter
minada efetuando-se a soma sobre todos os vetores permitidos na 
primeira Zona de Brillouin. No termo dependente da temperatura ,
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( AHÍ (T) ), as maiores contribuições à soma vem dos vetores de 
onda nas vizinhanças dos vértices da ZB. Efetuando-se a mudança 
de variáveis, q = a ( ) , onde ê vértice da ZB, obte
mos a seguinte expressão para a energia dos magnons nas vizinhan 
ças dos vértices da ZB:
^  -  í  J-^^5 ) 1 1 Ls-^ /h) (b+e)]
Levando-se em conta a expressão acima para o e£ 
pectro de energia dos magnons, e considerando apenas o termo do 
minante na temperatura, podemos transformar a soma na expressão 
de numa integral em torno dos vértices da ZB, e integrar
em coordenadas esféricas. Obtemos desta forma a seguinte depen - 
dência do campo crítico na temperatura:
98)
Novamente obtemos neste caso de campos transver - 
sais ao eixo fácil, uma dependência quadrática na temperatura pa 
ra o campo crítico da transição spin flop - paramagnêtica na re 
gião de baixas temperaturas.
28
3 - CAMPO PERPENDICULAR AO EIXO FÃCIL; DIREÇÃO Y
Quando 2  ^ 2  ^ ^ ° e i x o s  magnéticos 
X e y não são equivalentes. Vamos nesta secção determinar o cam 
po magnético crítico quando o campo é aplicado na direção crista 
lina y. Note que se E > 0, o eixo y é considerado o eixo magnêt^ 
co intermediário, enquanto que x é o eixo duro. Tomando-se a Ha 
miltoniana dada pela equação (I.l), no caso em que H é paralelo 
ao eixo y, temos;
(1.99)
Levando-se em conta que na fase paramagnética o 
eixo y é o eixo de quantização apropriado, definimos os seguin 
tes operadores de spin:
/<■
(I.IOO)
X
Í6
Efetuando-se as devidas manipulações algébricas como nas secções 
anteriores, podemos escrever que:
(I.lOl)
onde
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(1.102)
pSíútEÍ-zJS^E-AlS^lrt,
íÍm=' w  1 ( {;+4 J  ( i í > 0
2-Ji23Í; L+25Df
^ > 5 - ^  5  (^-e)]<i„„,a,<=.,a,+[23iS3ry,..., +-
(1.104)
sendo que
Procedendo-se de forma análoga âs secções anterio 
res ê fâcil mostrar que o campo crítico para a transição spin 
flop - paramagnética é dado pela seguinte expressão;
(1.106)
onde
> < A H t f r ) = 4 í % í i 4  % -
(1.107)
(1.108)
(1.109)
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sendo que
(i+îik) -
SS(Uie) I lys (2-4V^.s(-3Î'--în(2+
(I.llO)
)
4  = ^ 5  C5?'XÍ)(í+2í'k)- éS(î)'£) i -
.}Ô 4)-4^i55/î!s -^;.S(TMr) a +  x«)
- M 5  (î>f3E)} ,
+-
(.1 .1 1 1 )
A solução é escolhida se
< o .(1 .1 1 2 )
enquanto que ,yH^  ^ é a solução fisicamente aceitável se o sinal 
da desigualdade acima é invertido.
Nas vizinhanças dos vértices da primeira ZB,
espectro de energia dos magnons é dado por; 
o
2 (s-v^)(D-e)J^'’. 
-.Vi
(1.113)
onde q = a(Kj^  “ ^o  ^' sendo vértice da primeira ZB de uma
rede cúbica simples. 0  termo dependente da temperatura é facil 
mente determinado como anteriormente e obtemos :
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,\\üln\-- 3vg’/«) (3E46ÍEjT!))] . ( g g f  (1.114)
T í [3(3í’'-SÍ)-Í(TMÍ)-(D-e)]Í'^
Como era de se esperar, devido à forma linear do 
espectro de energia, tornamos a obter uma dependência quadrática 
na temperatura para o campo critico da transição spin flop - pa 
ramagnética na região de baixas temperaturas.
No caso particular em que não temos anisotropias 
transversais, ou seja,
~  ~ ^  t  —  O  ^
os resultados obtidos para os campos críticos nas duas direções 
ortogonais ao eixo fácil z devem ser iguais. É fácil verificar 
que as expressões obtidas nas duas últimas secções se reduzem a:
(.1,115)
onde
= ; (1.116)
, ,1.117)
iLii-t' I _________
119)
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Mesmo que o sistema apresente exclusivamente an^
sotropias uniaxiais, a dependência do campo crítico com a tempe
ratura na transição spin flop paramagnética ë quadrática para
campos magnéticos ortogonais ao eixo fâcil. Vale lembrar que pa
2ra antiferromagnetos uniaxiais com o campo aplicado paralelamen
te ao eixo fácil, a dependência desse campo crítico com a tempe
3/2ratura segue a lei de Bloch, ou seja, e do tipo T ' .
No capítulo seguinte investigamos mais detalhada
mente o comportamento da fronteira de fase spin flop - paramagné
tica em função da temperatura para antiferromagnetos anisotr5p_i
C O S .  Em particular, deseja-se compreender como que para modelos
antiferromagnéticos com simetria axial, a dependência da frontei
ra de fase spin flop - paramagnética com a temperatura passa de 
3/2uma forma T ‘ (campo paralelo ao eixo facil) para uma dependen
2  ^  ^
cia T (campo perpendicular ao eixo fácil). No último capítulo
deste trabalho, faremos algumas aplicações dos resultados desse
capítulo para-determinados sistemas antiferromagneticos.
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TRANSIÇÃO SPIN-FLOP - PARAMAGNÊTICA NUM CAMPO DE DIREÇÃO
ARBITRÁRIA
Neste capítulo determinamos o campo crítico para 
a transição spin flop - paramagnêtica em função da temperatura e 
em função do ângulo 6 que o campo magnético forma com o eixo fâ 
cil de magnetização z. Consideramos aqui a mesma Hamiltoniana mo 
delo do capítulo anterior, ou seja.
CAPÍTULO II
(II.1 )
onde agora H forma um ângulo 6 com o eixo fácil cristalino z. Le 
vando-se em conta que na fase paramagnêtica a direção do campo 
magnético representa a direção a partir da qual são excitadas as 
ondas de spin, efetuamos uma rotação no sistema de eixos de vrni 
ângulo 0 em torno do eixo y. 0  campo magnético está no plano x z 
e o novo eixo de quantização será z' (paralelo ao campo H). Te 
mos então a seguinte transformação para os operadores de spin 
nos dois sistemas de coordenadas;
-D Ce^ "0 “ -}-ZD
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Levando essa transformação na equação (II.1), teremos:
^  Ceò-e->íu^'©-'VSÍ C ^-e-JiSU A .^-^r
5 |  j w o - )  (5 ^  -
C e^-O -J^sí^-Ç r- S  ^S  ^ • © - -V 5^ Ceríy^}^ -j- 
(5 ^ ^ Ce^-e-vS^S^Co^e;^ibM.-e"V5Í S^ Côii-e;jOíLM.'e-+ 
CeS^>^e+Sjj'S^^’cer^ '^ ‘Ô-)]+l> f  - í (s< / >ua^-G- ~
S ^ S ^ C s í i - ^ > w e - - S c S ^ < ^ ^ > ^ - e -  + (5|) ■+"
'E ^  _(52;i)í!^ 0-+S^ S^ GBí^ 0yÇ^ ix^ -er'l-S.<Sííbò©‘^i:sfi^6‘-h
- ( S ^ f  J - / a H  ^ S i '  . (II-3)
Definindo-se os seguintes operadores de spin:
(II.4)
s ; ' - s : ' - i 5 T
e após eliminarmos a notação linha nos operadores, teremos que:
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SpCtò-e-yòiw-©-+'i'rr5^ (5^ fSç ) Ce^-e-M>A-6-)-5L S^S|_iju.^V-
^ T ; ( 5 : s ; - 5 : s ^ - s ; s j + 5 ; s p t ^ í í  (5: 5 ^ t s ^ v  -t-
5 ^ +■ 3^ 5^ ) j^ suy^-o—  ‘z ^ í  i^ oc 1"5od ) 5^ Ceii'©' Aú^-ô- ~
5^ ) Ce^ ;^6fi>tA.-6--V‘5 ? S |  Cjô ^ < ô- ■+
U  : & ' ( 5 : s : t S : ^ > S ; 5 ^ ^ - ^ - ) c a ^ V ^ i T ^ ^  .
S^ 1  (S»^  tS ^ ) 6>^ e- ;tiiu<-er -
( 5 : s ^ s : ; S g - s : s ^ 5 ; s ^ - )  t ^ : ÿ ^ ( s : s ^ ^ + s r s ;  +
o^t t"S^ Aß^  ■© XCS< +S< ^ S^ Cshi.'^ jMuu^-ô^ —
^  'Í^S2(5^ tSg ^  í^-er^-e--vTÍ^SlS]^ Gp^e-l+Í^^C^CSí S^-h
S^ +Sí ^  ) M > ^ '0 '~  z  (SctS^) S^ Ge^-e- j^su j^-b - —
X  S^ (5^f ST ) -f (5of) c^^-e-3+ £  ^  (S^ Sí”
. Si^S^iS.^âÍiS^S^)(:;;ô^V+k(Sl+S^)3^ -i-
^ s ^ ( $ ; ^ 4 ' s : ) c a ^ a - ^ v 4 - ( s ^ ) ^ v * ^ ^  - 
5 :s > s :s :^ s :s j ) ] - ^ H ^ s i
(II.5)
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Apôs introduzirmos a representação de Holstein - 
Primakoff para os operadores de spin (ver equações (1.5)) e efe 
tuarmos uma transformada de Fourier nos operadores de desvio de 
spin obtemos:
(II.6 )
onde
(II.7)
(II.8 )'H I & ~ y ^ ]L i\ r^(S'Vv)^  
2 ^o.S/Aí Kj'^SLj.+SE_ j3 .^iS/A" ^
(II.9)
com
Kí ^  'S i  j ^ - e -  - f í í  o s i - t r  
li.- Í > + E cyi-^ (11.10)
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í) t  £  Jb su ^ .
Devido à rotação do sistema de coordenadas, sur 
gem naturalmente termos na Hamiltoniana aue contém um e três ope 
radores de desvios de spin. Entretanto, oode-se mostrar que a 
condição de minimização, q” = 0 , que deve ser satisfeita na po 
sição de equilíbrio dos spins, elimina os termos lineares e cub^ 
cos nos operadores de desvio de spin.
A partir da equação de movimento para a- função de 
Grenn <<a;;^  ; aÍ>> , obtemos que:
A *A
g « a . y ; aTj, » ^ = 1 ^ 1 4. -|;a
Dí ííA  t Ey <iyx.y; '^ >->■-1 < o-i +
6 jííiaj.íiy„.i+ > (11.11)
sendo que
(11.12)
(11.13)
(11.14)
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!^>+s a,+E)],
£ ? = 4 õ  C v + i  â-sfA; C ã - + s  (u+£)] ,
f>’= 4 õ  t-y+Í3.SM ; C r  tS  (U E )] ,
ô ? = - í b  (!í'r^-4i-J'^?.5K.C+x2»SA1í(4'+ 4 J -
(11.16)
(11.17)
(11.18)2 p K .t + 2 5 (L r £ - 2 L )]  ,
H ? =  4 ) 3 [ 2 K , / f , C t + í U - i )  -
2^.5 k, 4 + 2 5  ÍLrE-il-0. .
Sendo hermitiano, é fácil de se obter a equaçao 
de movimento para <<a^^ ; ai>>e . Temos, portanto:
(11.19)
(11.20)
Ap5s algumas manipulações algébricas obtemos a se 
guinte solução para o sistema, de equações (1 1 .1 1 ) e (1 1 .2 0 ):
Z T ' * gí-êj* '
(11.21)
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com
r-n-
£ ?  =  u j y  -  q. (11.22)
sendo que
4 ’ = i  )(.> - ^ 5  K . + ! ( J .  a r £ )  -  
í (S-Ja) U ;4H- (líf+2)l')+
^ 5 ( U E ) ] < c ^ , a > ( ' S j - t j ; ' ) - ' ! J i S  14(1+ ri-r) -I-
(11.24)
Determinamos os valores médios <a^ ^ 
ã partir dos saltos das funções de Green <<a^ ; ®
a^>> ao cruzarem o eixo real. Teremos portanto que:
CII.25)
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onde
.-1
Os valores médios acima são tomados em primeria a 
p r o x i m a ç ã o  em relação ã Hamiltoniana H 2 , ou seja,
X "i) I
, (11.26)
sendo que agora
O procedimento para a determinação do campo críti 
CO que separa as fases spin flop e paramagnética é análogo ao de£ 
crito no capítulo anterior. O campo crítico é determinado pela 
condição e-^  = 0 , onde é qualquer um dos vértices da primeira 
• Para uma rede cúbica simples obtemos então que:
> l U l ( r ) = > i H « r o - > l A l t - A A K c  CT)  ^ c n . 2 7 )
onde
(iKí-Vi)i3 CxMí-v;) - (5 - ^ )(Lt-tí+2 (S'%) t  
r £ 5 x S K t t 3 x S í A ; + ( s - y v ) a i + f ) l , (11.28,
= , (11-29)
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sendo que
(11.31)
-_ LMj.S(ÍM:+tí (i-tô-^ Jx3(àí^:-K.) (i+!í!)- ^3 (LrB-2Ü 
[}á/^ (2-Í)-}.5K(2^ 1Sl)-í5(U-t£)],  
iJe =[^.5)A: (i-20i.S/t(i+2í'l)-^5(t.tE)í ( i - ^ , )  -
J^5Kííl-J.SK.+Í5-V.3arE) -
1 ( 5 - V 3 ) L + A ^ Í  (11.33)
(11.32)
(11.34)
Lembramos que se a desigualdade abaixo, for satisfeita,
("^ i C e i^ '0 ' -^i}+ V.
2(5-V^). (bí(uie:-(-EG^«-4-e) ^
a solução é enquanto que invertendo-se o sinal da dVsigualda
de a solução fisicamente aceitável é uH^ .co
As maiores contribuições ã soma no termo dependen­
te da temperatura vem dos vetores de onda nas vizinhanças dos vér
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tices da ZB . Escrevendo que
onde é um vértice da ZB , o espectro de energia dos magnons é
dado por
2(S-V^ ) (D;ia^ -^e-h£Ce^ t^£)J\.
~  í (11.36)
(11.37)
A chave em (11.37) é sempre positiva, pois como vimos na expre^ 
são (11.35), a solução ocorre seCO
J.5 tS* Ceà-er )-yS <
<2.(5-y'f)(l>M<^^<'E Ce>^-©-+E)  ^ (11.38)
e a solução yH~ é obtida invertendo-se a desigualdade em (11.38).
Lembrando que o número médio de ocupação dos bosons 
n^ é muito pequeno na região de baixas temperaturas que estamos 
considerando, podemos escrever que:
Considerando que temos apenas um átomo por célula 
unitária em uma rede cúbica simples, é fácil transformar a soma 
na equação (11.30) em uma integral e realizar a integração em
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coordenadas esféricas. Finalmente, obtemos a seguinte expressão 
para a dependência do campo crítico com a temperaturaj
(11.40)
onde
^ - 'S í(C e â e - ( .L T í)± 2 h !u ^ - 6 - h Z í ( l ü )  ^
t> ( j^ -6 -C i-+ i)i2  (íâ-e^ií (<i^eCi-+i.)+(1 ti)±2 , aíu-^-ô- )  ^ t i  i . 41 >
p= + .3(Sj ( S í ) —
ÍT)xs^-e-+ec&^-o--^e) ^
&= (-^ ’* o^ w í :'w ^ )- (tZ'w-6- ,
onde colocamos que = 6 , Z2  = 1 2  para uma rede cúbica simples , 
® Í U ) =  .
Nas expressões acima, apenas termos atê ordem 1/S 
estão sendo considerados; por isso, colocamos explicitamente Ç = 1  
na parte dependente da temperatura. Portanto, a dependência do 
campo crítico paramagnêtico'òom a temperatura é quadrática, para 
qualquer valor do ângulo entre o campo e o eixo fácil cristalino.
Colocando 6 = 0  nas expressões (11.28) e (11.40) ,
obtém-se :
A (,-3Í"'-5 »)+i(s-tó \>t z (S-VO e
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(11.42)
1 1 ., I* - 3jgfo) Li»Et3 í  cs/'”-y 2 )]
(11.43)
Essas expressões são idênticas ás equações Cl.59) e (1 .6 8 ) obtidas 
no capítulo anterior para o campo magnético externo aplicado na 
direção do eixo fácil z. Também, colocando-se 0 = tt/2, obtemos as 
seguintes expressões:
jUWi = )- -ís-V i)(í)-e) +
2 Í 5 - V i ) Ê t C S - V v ) ( D + £ ) ,
[seç-l^w)-á (.■ s p -s r" ) ±  0 »e)3 ^
que são idênticas às expressões (1.91) e (1.98) do capítulo ante 
rior para um campo perpendicular ao eixo fácil (H paralelo ao ei 
xo x) .
Vamos analisar mais detalhadamentç-os resultados 
deste capítulo para os sistemas antiferromagneticos que apresen 
tam apenas anisotropias uniaxiais. Para fixar as idéias, vamos 
simplificar as equações anteriores considerando que:
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^ = 0  , e E = 0  .
Pode-se mostrar que nessas condições o espectro de 
energia dos magnons pode ser escrito na seguinte forma:
 ^ (11.46)
Note que nessa expressão não estamos desprezando o primeiro termo
no colchete, como fizemos anteriormente. Aqui, o vetor de onda q,
ainda ê medido à partir dos vértices da primeira ZB . É fácil ve
rificar que podemos considerar que o espectro de energia é 'quadrâ 
tico se
 ^ (11.47)
ou seja,
(11.48)
Nessa situação, teremos que:
^ (11.49)
O que permite escrever a seguinte relação
o Vz
ãsisi^ .
É bom lembrar que um espectro quadrático no vetor
3/ 2de onda leva a uma dependência do tipo T ' para o campo crítico.
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enquanto que um espectro linear no vetor de onda leva a ura campo 
crítico que varia com o quadrado da temperatura.^^
Podemos concluir que um espectro quadrático é acei 
tável até ângulos que obedeçam ã desigualdade anterior. Podemos 
relacionar a energia de excitação das ondas de spin com a tempera 
tura. Levando-se em conta que para excitar um magnon com energia 
precisamos de uma quantidade de energia da ordem de K^T, ou
seja, e = K„T, podemos escrever que:
q o
(11.51)
Se D ->■ 0, podemos observar que qualquer ângulo 0
entre 0 ° e 90° satisfaz â desigualdade e, portanto, é fácil mos
trar que a dependência do campo crítico com a temperatura é do
3 /2tipo T ' . Esse resultado ja era esperado pois para um antiferro­
magneto isotrôpico não pode existir nenhuma direç_ão privilegiada 
e o resultado disso é que o campo magnético crítico decresce com 
(ver o cálculo de Callen^^) . Vamos considerar explicitamen­
te a desigualdade anterior para o antiferromagneto NÍCI2 .6 H 2 O , 
que é considerado um antiferromagneto tipicamente uniaxial. Para
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esse sistema, podemos tomar os seguintes paramètres:
S = 1 e D = -1.6lKg ,
que levados na desigualdade dada pela equação (.11.51) nõs fornece 
que:
(11.52)
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Essa desigualdade permite obter, para uma determi 
nada temperatura, um ângulo de referência em relação ao qual 0 de 
verá ser muito menor para que o campo magnético crítico varie as
. A seguinte tabela nos dá
emr j, -íz
função da temperatura absoluta:
sintoticamente com uma lei do tipo T"
- T 1 /2uma idéia do ângulo de referência, 0 ^ = arc sen
T(K) 0 j_(em graus)
0 , 1 0 10,15
0,15 12,46
0 , 2 0 14,43
0,25 16,18
0,30 17,17
FIGURA 1 - Ângulo dé referência em função da temperatura absoluta.
Para o NÍCI2 .6 H 2 O , a dependência observada do
campo crítico paramagnético com a temperatura é da forma . Na
região de temperaturas considerada para as medidas no NiCl2 -6 H 2 0
(T > 0,30 K), a dependência esperada para o campo crítico em fun
- 3/2çao da temperatura e T ' , pois o espectro e quadratico mesmo que 
o alinhamento do eixo fácil com o campo não seja perfeito. Ê neces 
sário apenas que 0 < < 2 0 ° para a obtenção do comportamento .
Entretanto devemos ressaltar que no limite de temperaturas extre
- 3/2mamente baixas ( T < „p^lO K), a obtenção do comportamento T ' so
é possível se o alinhamento do eixo fácil com o campo for rigoro -
so. Em caso contrário, a dependência do campo crítico com a tempe
2ratura sera da forma T .
Ê bom lembrar que se 0 0 / a dependêntia do campo
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crítico paramagnético em função da temperatura é da forma T para
antiferromagnetos uniaxiais. Entretanto, se 6 é muito pequeno, e s
sa dependência quadrãtica com a temperatura s5 poderá ser observa
da em temperaturas extremamente baixas, muitas vezes fora do al
cance experimental. Se o valor da anisotropia uniaxial é grande ,
2podemos observar facilmente uma dependência T nas temperaturas 
usuais dos laboratórios de baixas temperaturas. A desigualdade
(11.51) é de fundamental importância na determinação do comporta 
mento do campo crítico com a temperatura, pois ela relaciona ao 
mesmo tempo a anisotropia cristalina, a temperatura absoluta e o 
ângulo 0 de alinhamento do eixo fâcil cristalino com o campo ex 
terno.
2
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DISCUSSÃO DOS RESULTADOS OBTIDOS
Neste capítulo vamos discutir os resultados obti 
dos nos capítulos anteriores e em particular vamos considerar as 
fronteiras de fase spin flop - paramagnética de alguns antiferro 
magetos. A partir da análise das expressões para os campos crít^ 
cos obtidos nas direções paralela e perpendicular ao eixo fácil, 
podemos concluir que:
a) - Se apenas anisotropias uniaxiais estão presentes, o campo
crítico na direção perpendicular ao eixo fácil é sempre maior 
que aquele paralelo ao eixo fácil para qualquer temperatura 
considerada. Portanto, para antiferromagnetos estritamente 
uniaxiais as fronteiras de fase paramagnética, paralela e 
perpendicular ao eixo fácil, nunca se cruzam na região de 
baixas temperaturas.
b) - Levando-se em conta anisotropias do tipo ortorrômbicas y
(j^ ^ e/ou E 0) , embora o campo crítico perpendicular
a T = 0 seja maior que o correspondente campo crítico parale
lo ao eixo fácil, é possível haver cruzamento entre as fron
teiras de fase na região de baixas temperaturas através de
uma escolha adequada dos parâmetros de anisotropia. Muito em
bora não tenhamos â nossa disposição os parâmetros de inter
14cambio e anisotropia do CoBr2 .6 lÍ2 0  , acreditamos que o cruza 
mento que parece ocorrer para as suas fronteirás de fase per 
pendiculares é devido á presença de anisotropias ortorrômbi - 
cas em sua Hamiltoniana modelo.
Aplicamos também os resultados obtidos para os cam
c a p í t u l o III
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pos críticos do antiferromagneto anisotrópico NÍCI2 .4 H 2 O. Muito 
embora a sua estrutura cristalina seja complicada, tomamos como 
modelo uma célula unitária cúbica com dois íons magnéticos. Le 
vando-se em conta os resultados experimentais obtidos para as
três fronteiras de fase perpendiculares desse sistema^^, adotamos 
a seguinte Hamiltoniana modelo para o NÍCI2 .4 H 2 O;
(III.1)
Os campos críticos para a transição spin flop - pa 
ramagnética nas direções z (paralela ao eixo fácil), x e y ( per 
pendiculares ao eixo fácil) são imediatamente obtidas do Capítu 
lo I, ou seja.
^ b HcÍT) J 113CxVT)-(D-e)r 4)
Os valores experimentais para os campos críticos 
nas direções x,y,z e para o campo da transição spin flop - anti - 
ferromagnética extrapolado para T = 0, são dados respectivamente 
por;
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MI(t) =9-f.55>-3.0í-3T^ ,
(III.5)
U í o i - -  ^
.SF-AF
Vl<.co,= 23.0
onde H é dado em KC^ e T em K .
O campo da transição spin-flop - antiferromagnéti- 
ca pode ser determinado através da igualdade das energias livres 
nas duas fases, antiferromagnética e spin-flop. Obtemos o seguin 
te resultado a T = 0 ;
2^- r  / - » , . -tà.
(III.6 )
Utilizando-se o conjunto de equações (III. 2) ...a
(III.6 ), extrapoladas para T = 0, e levando-se em conta o valor 
de g dado na literatura^^, g = 2.28, obtemos o seguinte resultado 
para os parâmetros de intercâmbio e anisotropia da Hamiltoniana
escolhida para o NÍCI2 .4 H 2 O;
^  J
0 . ^ 5 0 3 j
E =  0 . 3 3 ‘3 i K(i
CIII.7)
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Com esses valores, podemos calcular os coeficientes 
da dependência do campo com o quadrado da temperatura nas três 
direções perpendiculares. Obtemos para esses coeficientes:
S . 1 S 5
°^y = (III.8 )
oLy.
Comparando-se esses valores com os resultados expe 
rimentais, (ver equações (III-5)), notamos que o modelo utiliza 
do para descrever as transições de fase em baixas temperaturas 
do NÍCI2 .4 H 2 O é de fato excelente.
Finalmente vamos considerar as transições de fase 
paramagnética para o C0 CI2 .6 H 2 O nas duas direções perpendicula 
res.medidas por Riyes e Bathia.^
Embora a estrutura cristalográfica do C0 CI2 .6 H 2 O
seja monoclinica, vamos adotar uma aproximação ortorrômbica (B =
90°), pois isso facilita nossos cálculos. Nessa aproximação, os
fatores de estrutura para os primeiros vizinhos de um dado íon
(interação intraplanar) e segundos vizinhos (interação interpla
2nar) sao dados respectivamente por:
e (III.9)
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Consideramos como Hamiltoniana modelo para este an 
tiferromagneto, a Hamiltoniana dada pela equação (II.3) do Cap^
tulo II, com e = ir/2 . Ignoramos os termos que contém D e E pois,
18 - conforme Kimura , toda a anisotropia de campo cristalino está
contida nos parâmetros de intercâmbio (primeiros vizinhos) e
J 2  (segundo vizinhos) considerados anisotrõpicos. Não apresenta
mos aqui os resultados obtidos para 0 = 0  (campo paralelo ao e^
2xo fácil) uma vez que podem ser encontrados na literatura. O es 
pectro de energia que obtemos para os magnons neste caso é dado 
pelas equações (11.22), CH.23) e (11.24) do capítulo II, calcu 
ladas para 0 = , ou seja, teremos:
(III.10)
onde
CIIl.ll)
(III.12)
54
com
4 , í  = 'm v V  + 3 1 , i j  . ( I I I .13)
Para T = 0 K, o espectro de energia é mínimo quan 
do = -1 e = -1/ onde o vetor ê vértice da primeira ZB
V  v  ^
do C0 CI2 .6 H 2 O/ na aproximação ortorrômbica ( 3 = 90 ) ora consi 
derada. Determinamos o campo crítico da transição paramagnética- 
spin flop, impondo que e-^  = 0 .  Como = -1 e = ”1/ temos 
para T = 0 K que;
. (III.14)
Para o C0 CI2 .6 H 2 O, e ’^2  ^^2 ' '
apenas o sinal inferior deve ser considerado. Temos portanto:
(III.15)
Levando-se em conta que
(III.17)
onde
û )?= -2 Jii'3 ,‘’ a + li^ -)+ 2 g ,5 ÿ a + !(!? )-.2 } .S -5 r-2 V 5 T "  ,  ( I I I .18)
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com
i c  = (>if‘- r r r  ,
'^K'= ( é ^ - í Y
obtemos a seguinte expressão para o campo crítico dependente da 
temperatura;
I
í t)= lAc- jU A H c - A  A H c CT) (III.22)
Desprezando a pequena correção de ponto zero e lembrando que as 
maiores contribuições ao último termo do lado direito de (III.22) 
vem dos pontos nas vizinhanças dos vértices da ZB , podemos fa 
cilmente determinar ;a dependência dominante na temperatura. Te 
mos portanto que;
____________ ,in.23,
TT*-
'' Lembrando que no CoCl2 -6 H 2 0  existem dois íons por
célula unitária e adotando o valor encontrado na literatura para
1 Q 18o fator de Landé , g s .2 .9 , e os valores determinados por Kimura
para os parâmetros de intercâmbio, ou seja.
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■^‘'**=0.^ 1^ i.Xi) Kc ,
obtemos a seguinte expressão para o campo crítico perpendicular 
da transição paramagnêtica - spin flop do C0 CI2 .6 H 2 O;
H e  (T) = M3. i2 “   ^ (III.24)
onde ê dado era KOe e T em K.
Não é dificil derivar expressões semelhantes as 
anteriores no caso do campo magnético externo aplicado paralelo
ao eixo fácil de magnetização. Entretanto, tais cálculos já fo
2
ram realizados por Figueiredo e Salinas , e o resultado obtido 
para o campo crítico é dado pela seguinte expressão:...........
U i |c; _ i cc-r-^ (iii.Í25)
U l ( T ) =  H i . i 5 - 2 . 5 5 r
Com as duas últimas equações podemos prever um cru
zamento entre as duas fronteiras de fase na temperatura de 0.38
K. Os resultados experimentais de Rives e Bathia^ entretanto não
parecem estar de acordo com nossas previsões. Acreditamos que is
so se deva á simplicidade da Hamiltoniana modelo proposta por 
18Kimura onde são desprezadas possíveis contribuições da aniso 
tropia uniaxial de íon único.
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CONCLUSÕES
Neste trabalho determinamos o campo magnético crí 
tico entre as fases spin-flop e paramagnética de antiferromagne­
tos anisotrõpicos para qualquer valor do ângulo 0 entre o cam 
po magnético e o eixo fácil de magnetização na região de baixas 
temparaturas. Utilizamos o formalismo das funções de Green apl_i 
cado aos operadores de criação e destruição de ondas de spin na 
fase paramagnética em conexão cora as transformações de Holstein 
e Primakoff. Desacoplamos as equações de movimento para as fun 
ções de Green pela aplicação sistemática da aproximação RPA ("Ran 
dom Phase Approximation”).
Nossos resultados para o campo crítico se reduzem
àqueles da literatura quando o campo magnético é aplicado para
lelamente ao eixo fâcil de magnetização. Mostramos que para anti
ferromagnetos que apresentam somente anisotropias uniaxiais, não
jé possível haver cruzamento entre as fronteiras de fase para cam
pos aplicados nas direções paralela e perpendicular ao eixo fá
cil. Verificamos que era geral, para qualquer valor do ângulo 0 ,
2
a dependência do campo crítico com a temperatura ê da forma T . 
Se o ângulo 0 entre o campo magnético e o eixo fácil satisfaz à 
relação sen 0 << (K^T/SD) ; onde T ê a temperatura absoluta e 
D a magnitude da anisotropia uniaxial de íon único, o campo macf 
nêtico crítico varia assintôticamente coro uma lei do tipo
Para os_ cristais antiferromagneticos, NÍCI2 . 4 H2 O 
e C0 CI2 .6 H2 O, determinamos o campo magnético crítico entre as fa 
ses spin-flop e paramagnética e comparamos com os resultados ex 
perimentais encontrados na literatura. Verificamos o seguinte:
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a) NiCl2 *4 H 2 0  - Muito embora sua estrutura cristalina seja com 
plicada, tomamos como modelo uma Hamiltoniana que contém aniso 
tropias uniaxiais e ortorrômbicas e notamos que os resultados 
obtidos para os campos críticos nas três direções cristalinas mu 
tuamente ortogonais estão de acordo com as medidas experimertais.
b) C0 CI2 .6 H 2 O - Baseado num modelo que contém unicamente aniso 
tropia nos parâmetros de intercâmbio, calculamos os campos crí 
ticos nas duas direções perpendiculares. Os resultados obtidos 
indicam que hâ um cruzamento entre essas fronteiras na região de 
baixastemperatura§, que entretanto não parece ser verificado expe 
rimentàlmente.
Uma sugestão para trabalhos futuros acerca da anã 
lise de fronteiras de fase de antiferromagnetos, seria o de se 
considerar um modelo mais realístico para as anisotropias no 
C0 CI2 .6 H 2 O. Acreditamos que a inclusão de anisotropias uniaxiais, 
além das anisotropiastransversais nos parâmetros de intercâmbio, 
permitiriam compreender melhor as transições de fase spin_flop _ - 
paramagnética neste antiferromagneto. Por outro lado, acredita­
mos que o cruzamento entre as fronteiras de fase do CoBr2 .6 H 2 0  
se deve â presença de anisotropias ortorrômbicas em sua Hamilto­
niana, muito embora não tenhamos realizado uma análise detalhada 
das fronteiras paramagnéticas desse sistema devido âs poucas in 
formações encontradas na literatura acerca desse antiferromagne­
to.
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